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学 位 論 文 内 容 の 要 旨 
 
 3次元粒子配列構造、可視光に応答する球状粒子間距離等は波長ガイドやセンサーなどの
応用製品開発において注目されている。そのような観点から、3次元粒子配列に関する研究
報告が多くなされている。この分野での代表的な研究例は、体積比を変化させルことでな
い球状粒子間距離を制御し、シャープなブラック反射を得られる溶液中で形成するコロイ
ド結晶を利用したものである。これらの例の大部分は、ハイドロゲルを用いたものである。
しかしこれらのハイドロゲルを波長ガイドやセンサーに応用するのは、多くの水を含むた
め極めて困難である。このような問題点を解決するために、有機溶媒中で高分子をグラフ
トしたシリカのコロイド結晶化し、ポリマーマトリックスに固定化することに成功した。
さらに、シリカ系を基にしたコロイド結晶の欠点を克服するために、シリカ系の高分子に
フェロセン基を導入し屈折率が向上することを報告している。  
 一方、電子の捕捉、放出能力、高い比誘電率、高い熱伝導性、熱安定性、高い屈折率、
ラジカル捕捉能力、紫外吸収などの多くの特性を持つフラーレンは、機能材料の原料とし
て多くの注目を集めている。そのため、フラーレンの化学の分野では、基礎から応用に至
る多くの研究が為されている。また、フラーレン、フラーレン系のナノマテリアルは、触
媒の固定化材料、電子デバイス・半導体の電子伝達帯などの機能性材料として応用されて
いる。このような観点から、コロイド結晶にフラーレンを導入することは、その高い比誘
電率や電子捕捉能力由来のため、電気刺激による特異な特性を発揮するアクチュエーター、
センサーなどの新たな機能性材料を開発することに繋がると確信している。本研究におい
ては、フラーレン誘導体を導入したポリマーをグラフトしたシリカ化合物の合成と有機溶
媒中でのコロイド結晶の挙動に関する研究を行った。 
第１章では、trimethoxysilyl基 4-azidobenzoyl 基で修飾したポリマーの開発についての
結果をまとめている。 
合 成 プ ロ セ スは 、 4-azidobenzoyloxy 基 を poly(MMA-co-HEMA) [poly(methyl 
methacrylate-co-2-hydroxyethyl methacrylate)]へラジカル共重合法を用いて導入し、
2-hydroxyethyl metharylate を 4-azidobenzoyl chloride を用いてエステル化を行った。
1H NMR spectrum 分 析 に よ り polymer poly(MMA-co-HEMA) and polymer 
ploy(MMA-co-AEMA)の開発に成功したことを確認した。 
第２章では、フラーレンを導入したポリマーをグラフトしたシリカ(C60/polymer/SiO2)
の開発についての結果をまとめている。 
合成プロセスは、フラーレン誘導体を導入したポリマーをコロイダルシリカ表面に導入し
てコロイド結晶を形成するハイブリッド化合物を合成した。シリカ粒子あたりのフラーレ
ンの導入量をコントロールする方法を確立し、シリカ１粒子あたりの分子数を 0.44×104 
to 1.71×104 molecules/particleに制御することに成功した。 
第３章では、開発したフラーレンを導入したシリカ系のハイブリッド材料の有機溶媒中
でのコロイド結晶の挙動について分析した結果をまとめている。 
フラーレンを導入したシリカ系のハイブリッド材料のジメチルホルムアミド（DMF）とア
セトニトリル中でのコロイド結晶の挙動と結晶中の臨界体積分率を測定し、それぞれの溶
媒中で臨界体積分率が 0.018～0.024 と 0.035～0.071 であることを明らかにした。この結
果らコロイド結晶の球状粒子間距離が面心立方格子を形成していると仮定したものと一致
したことを明らかにした。 
 第４章では、グラフェンを導入したポリマーをグラフトしたシリカの開発についての結
果をまとめている。 
 合成プロセスは、グラフェン誘導体を導入したポリマーをコロイドシリカ表面に導入し
てコロイド結晶を形成するハイブリッド化合物を合成した。このハイブリッド化合物
｛graphene/poly(MMA-co-AEMA)/SiO2｝は、水中で極めて高い分散性を有することを明ら
かにしている。 
 本研究において、フラーレンおよびグラフェンを導入したポリマーをシリカ表面に導入
したハイブリッドナノ材料の開発に初めて成功した。更に、これらの材料のコロイド結晶
の挙動について詳細に分析し、特異な特性を有し、新規な機能性材料となる可能性を有す
るハイブリッド材料であることを明らかにすると共に設計指針も提案した。 
 
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨 
 
 上記の論文に対して審査を行い、本研究のπ共役炭素分子をグラフトしたシリカナノコ
ンポジット材料のフラーレンおよびグラフェンなどの導入官能基とコロイド結晶挙動の相
関性などについて種々の質問がなされたが、いずれも適切な回答がなされた。以上により、
論文調査および最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査した結果、本論
文が、博士(工学)の学位に十分値するものであると判断した。 
 以上により、論文調査及び最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査 
した結果、本論文が、博士（工学）の学位に十分値するものであると判断した。 
